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論文内容の要旨
7 
両親媒性の脂質分デのて重層構造にタンバク質がはめ込まれた脂質腰、は，細胞の個々の部分を隔てる壁
として働くだけでなく，物質の選択的透過，刺激応答，能動輸送等の1:体の生命維持にとって重要な役割
を担っている。しかし，脂質膜機能の詳細については卜分には解明されていない。この原閃の一つに脂質
膜が低分子集合体であり機械的に弱いことがあげられ，高分チ化で脂質膜の機械的強度を高め脂質膜の研
究がさらに進めば実用的な生体適合材料.バイオセンサ材料等への応刷の道も開かれると期待される。本
論文では，ホスファチジルコリン類似基をはじめ，脂質の極性部を有する高分子の合成およびその性質さ
らにはバイオセンサへの応用についての研究を全2部12挙にまとめた。
第 1部では，電気化学的な方法により脂質類似ポリマーを合成するため.ホスファチジルコ 1)ン類似某，
カルボキシル基，水酸某， グルコシル基および円級アンモニウム基を含むピロールを合成し電解重合を行っ
た。いずれのモノマーも，水溶液中での乗合により容易にボリマーが得られることが位認された。ホスファ
チジルコリン類似基を有するボリマーでは，富血小紋血紫粘着試験により優れた血液適合性を有すること
を明らかにした。また，種々のモノマーを酔素(グルコースオキシダーゼ)の存作ー下で電解重合し，酵素
が取り込まれた膜を這極表面に形成した。これらの電極はグルコースセンサとして機能し.極性部を含ま
ない無置換ピロールの電解重合で作製した電極に比べ.優れたセンサ寿命を角ーすることを確認した。また，
I)~部膜としてナフイオン写の導入により，生体l付の電気化学的に活性な物質のセンサ応答への影響を抑制
できることも明らカ、になった。
第2部で:は卓ム， 開環重合およびラジカル重合をi選峯ひ
ソジオキサホスホランi毘票とジメチルアミノ基を有するモノマ一を加熱して行い，主鎖にホスファチジルコ
リン類似某を含み.JEと負の電荷が交Jiに並ぶ興味深い構造の電解質ポリマーを得fこ。ラジカルー重合法に
よる合成は，極性部にホスファチジノレコリン類似基を，疎水部には長鎖アルキル基やコレステリル基， ビ
タミンE単位等を有するビニルモノマーを用いて行った。コレステリノレ基を白ーするポリマーでは.酵素水溶
液界面に安定な市分子膜を形成するが.この市分子膜を電極仁に累積させて，酵素が膜中に取り込まれた
生体膜モデルとなり得る酵素膜を電極上で生成した。さらに，酵素にグルコースオキシダーゼを用いて，
この電極が応答速度の11いグルコースセンサとして機能することを確認した。
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論文審査の結果の要旨
生体膜の主成分であるリン脂質で構成されるリン脂質膜は，生体の牛.命維持に不nJ欠な特異な機能を担っ
ている。しかしこれらの機能を利用する際には.リン脂質膜が十分な強度をもたないことが大きな障害
となる。本論文では， リン脂質の官能基をもち構造的!こ類似したモノマーの重合による高分子化でこれら
の欠点、を補い， リン脂質膜機能の応用について研究した結果が全2部12章にまとめられている。
第 l部では，ホスファチジルコリン類似基，カルボキシ基，ヒドロキシ基，グルコキシ基およびアンモ
ニウム基を含むピロールの水溶液で‘の電解章代が行なわれているo いずれのモノマーからもポリマーが得
られるが，ホスファチジJレコリン類似基をモノマー中J立に含むポリマーは優れた血液適合性を示すことが
明らかになってる。また，これらのモノマーをグルコースオキシダーゼの存在下で電解電合すると， この
酵素を取り込んだ膜が電極表面で形成されることを見出している。哀由.にこの膜を形成させた電極はグル
コースセンサとして機能し，無置換ピロールからの膜をもっ電極より優れたセンサ寿命となることが確認
されている。さらに，生体内の電気化学的に活性な物質のセンサ応答への影響が内部膜により抑制できる
ことを明らかにしている。
第2部では，閑環重合およびラジカル重合によりリン脂質類似モノマーからポリマーを得ている。オキ
ソジオキサホスホラン環とジメチノレアミノ基をもっモノマーでは.加熱による間環重合で主鎖にホスファ
チジルコリン類似基を企み，正と負の電荷が交互に並ぶ特異な構造の電解質ポリマーが得られている。ラ
ジカル重合には，ホスファチジルコリン類似基を極性部とし蝶水部として長鎖アルキル基やコレステリ Jレ
基， ピタミンE単位等を導入したビニノレモノマーを用いている。コレステリル基を有するそノマーからのポ
リマーが，酵素水溶液との界市で安定な単分子肢を形成することから，酵素が取り込まれた脂質の累積膜
を電極表面に作成できることを明らかにしている。 8らに，グ.ルコースオキシダ-1ぎを用いるとこの電極
が応答の早いグルコースセンサとなることも確認している。
このように.本研究ではリン脂質の極性部を有する高分子の合成と性質ならびにバイオセンサへの応用
についての詳細を明らかにしており.応用化学特に高分子化学の発展に寄与するところが大きいと判断す
る。よって，本論文の著者は博士 (T学)の学位を授与される資格があるものと認める。
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